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PATENTANSPROCHS i 

1. Bin Verfahren zur katalytischen Dampfphaaenoxidation unter 
Einsatz eines Featbett-wanaeaustauschreaktors mit Mantel und 
Rtthrensyatem, bei dam ein Blixidel aus zahlreichen, mit mlndestena 
einer Art Oxidationskataiysator geftillten Rtthren in einen Mantel 
angeordnet iat und durch die Offfcungen in mindestens einer per- 
forierten Abschirmplatte geftihrt wird, durch welche das Innere 
des Mantela in wenigstens zwei Aufgabezonen fUr das warmeablei- 
tungsmedium unterteilt wird, und zwar dergestalt, dafl die ein- 
zelne, durch die perforierte Abschirmplatte hindurchgefiihrte 
RBhre nieht direct mit der Abschirmplatte in Beruhrung kommt, 
sondern ein Abstand zwischen Auflenflftche der RShre und Innenkante 
der Of fnung von 0,2 bia 5 ma liegt, durch den das Einsatzgas den 
Reaktorrflhren zugefuhrt wird, und wobei die exotherme, katalyti- 
sche Dampfphasenoxldatlon unter Steuerung der Temperaturen des 
Warmeableitungsmediums in Jeder der beiden Zonen abiauft, so 

dafl der Tempera turunterschied zwischen beiden Zonen zwischen 0 
und 100° C gehalten warden kann. 

2. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei jede der Aufgabezonen 
des Warmeableitungsmediums mit einer Umlauf einrichtung fttr das 
WSrmeableitungsmedium ausgestattet ist, 

Ein Verfthren nach Anspruch 1, wobei eine perforierte Ab- 
schirmplatte vorgesehen ist und das Innere des Mantels in zwei 
Aufgabezonen flir das WSrmeableitungsmedium unterteilt wird- 

4. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei der Abstand zwischen 
AuflenflSche der RShre und Innenkante der Offnung in der perfori r- 
ten Abschirmplatte 0,3 - 1 mm betragt. 

5. Ein Verfahren nach Anspruch 1 , wobei der Temperaturunterschied 
zwischen dem warmeableitungsmedium in Jeder der beiden durch die 
Abschirmplatte voneinander getrennten Zonen zwischen 0 und 80° C 
b trSgt. 
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6. Bin V rfahren nach Anspruch 1* wobei ringfBrmig Rlpp n nahe 
an der Abschiraplatte an die Rtthren befcstigt sind und der Auflen- 
durchaesaer dieser Rippen so groB ist, dafl er den iSpalt zwischen 
AuBenf Itiche der R8hre und Innenkante der Offnung in der perfo- 
rierten Abschirmplatte Uberdeckt. 

7. Kin Verfahren nach Anspruch 6, wobei die ringfttrmigen Rippen 
gerade ausgebildet sind, 

8. Bin Verfahren nach Anspruch 6, wobei die ringf3rmigen Rippen 
nur auf einer Seite der Abschirmplatte vorgesehen sind. 

9. Ein Verfahren nach Anspruch 6, wobei die ringformigen Rippen 
abwechselnd auf beiden Seiten der Abschirmplatte angeordnet 
sind. 

10. Ein Verfahren nach Anspruch 6, wobei die ringformigen Rippen 
so angeordnet sind, dafl sie den Spalt zwischen R<5hre und Abschirm- 
platte schrfig nach auflen gerichtet iib^rdecken. 

11. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei etne einzige Art Oxi- 
dationskatalysator in die Reaktionsrbhren geftillt wird. 

12. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei zwei Arten Oxidations- 
katalysatoren in die Reaktionsr5hren gefiillt werden. 

15. Ein Verfahren nach Anspruch 12, wobei zwei Arten Oxidations- 
katalysatoren in die Reaktionsrohren gefiillt werden und jeder 
Katalysator einer der durch die Abschirmplatte voneinander g - 
trennteii Zcnen entspricht. 

14. Ein Festbett-WSrmeaustauschreaktor mit Mantel und Rohren- 
system zum Einsatz in der exothermen, katalytischen Dampfphasen- 
oxidation, worin ein Blindel aus zahlreichen Rohren, die mit min- 
destens einer Art Oxidationskatalysatoren gefiillt sind, in ein m 
Mantel unterg bracht ist f und wobei diese ROhren durch die Off nun- 
gen in mind stens einer perfori rten Abschirmplatte gefiihrt 
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werden, die d r Unt rteilung des Mantelinneren In mindest ns 2 
Aufgabezcnen fQr das W&rmeabl itungsmediura dient , und zwar so, 
daB Jede der durch die perforierte Abschirmplatte hindurchge- 
ftihrte RShre nicht direkt mit der Abschirmplatte in Bertihrung 
kommt, sondern zwischen AuBenflfiche der R8hre und Innenkante der 
Of fining ein Abstand von 0,2 - 5 mm vorhanden ist. 

15. Ein Reaktor nach Anspruch 14, worin Jede der Aufgabezonen 
fUr das warmeableitungsmedium mit einer Umlaufeinrichtung fiir 
das Warmeableitungsmedium ausgestattet ist. 

16. Ein Reaktor nach Anspruch 15, worin eine perforierte Ab- 
schirmplatte vorgesehen und das Innere des Mantels in zwei Auf- 
gabezonen fiir das Warmeableitungsmedium unterteilt ist. 

17. Ein Reaktor nach Anspruch 15, wobei der Spalt zwischen AuBen- 
f lache der Rohren und Innenkante der Offtoung in der perforierten 
Abschirmplatte zwischen 0,3 und 1 mm betragt. 

18. Ein Reaktor nach Anspruch 15, wobei ringformige Rippen nahe 
an der Abschinnplaxte ein die RShren befestigt sind und der Aufien- 
durchmesser der Rippen so bemessen ist, daB er den Spalt zwischen 
AuBenflache der Rohre und Innenkante der Offnung in der perfo- 
rierten Abschirmplatte iiberdecken kann. 

19. Ein Reaktor nach Anspruch 18, wobei die ringformigen Rippen 
gerade geformt sind. 

20. Ein Reaktor nach Anspruch 18, wobei die ringformigen Rippen 
nur auf einer Seite der Abschirmplatte angeordnet sind. 

21. Ein Reaktor nach Anspruch 18, wobei die ringiirmigen Rippen 
abwechselnd auf beiden Seiten der Abschirmplatte angeordnet sind. 

22. Ein Reaktor nach Anspruch 18, wobei die ringformigen Rippen 
so angeordnet sind, daB sie den Spalt zwischen RShre und Acschirm 
platt schrSg abwarts g richt t tlberdeck n. 
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Di a Erfindung b zi ht sich auf ein Verfahren zur katalyti- 
schen Dampfphasenoxidation sowie auf inen entspr ch nden Reak- 
tor. Es handelt sich insbesondere um ein Verfahren zur katalytl- 
schen Oxidation von Kohlenwasserstoffen in der Dampfphase unter 
Einsatz eines Festbett-Warmeaustauschreaktors mit RShrensystem . 
Die Erfindung bezieht sich im einzelnen auf einen Warmeaustausch- 
reaktor mit RShrensystem, der einen in ihn eingesetzten Katalysa- 
tor bei optimalen Reaktionsbedingungen halten und Erzeugung 
von HejBpunkten (anomale Srtliche Uberhitzung in den Katalysator- 
schichten) bei der exothermen, ka-teLytischen Dampfphasenoxidation 
von Kohlenwasserstoffen einschranken kann; die Erfindung betrifft 
auBerdem die Verf ahrensart in Verbindung mit diesem Reaktor. 

Katalytische Dampfphasenoxidationen verlaufen im allgemeinen 
stark exotherm. Daher ist es senr wichtig, die Reaktionstempe- 
ratur in einem gewissen Bereich zu steuern und die Bildung von 
HeiBpunkten in den Reaktionszonen herabzusetzen , was den Fach- 
leuten groBe Mine macht. Es ist nioht moglich, eine zufrieden- 
stellende Steuerung der katalytischen Reaktionstemperatur an 
den Katalysatoren einzig und allein durch den gleichmafligsn Um- 
lauf des Waiiaeablfeitungsmediums in einem Reaktor zu «rzielen{ 
HeiBpunkte treten daher hfiufig auf und fuhren an bestimmten 
Stellen des Reaktors zu einer ilbermafligen Oxidation, vor allem 
dann, wenn die Oxidationsreaktlon in Stuf en erfolgen muB, urn di 
Ausgangsmaterialien in die Endprodukte umzuwandeln , vie etwa 
bei der Oxidation von Naphtalin oder O-Xylol in Phtalsaure- an- 
hydrid, bei der Oxidation von Benzol, Butllen oder Butadien 
in Maleinsaureanhydrid , bei der Oxydation von Fropylen in Acro- 
lein oder Acrylsaure, bei der Oxidation von Aetfaylen in Aethyilen- 
oxid, bei der Ammoxidation von Propylen in Acrylnitril, bei d r 
Anunoxidation von aromatischen Kohlenwasserstoffen vie Toluol 
und Xylol in aromatische Nitrile wie Benzonltril, Phtalonitril 
und ahnliches. Als Folge verstarkt sich die unerwUnschte V r- 
brennungsreaktlon, wahrend die Ausbeute an erwUnschten Pr*duk- 
ten abnimmt. AuBerdem nimmt aufgrund der Tatsache, daB die 
Katalysatoren durch das Vorhandensein von HeiB punkten stets 6rt- 
lich hohen T mperatur n ausges tzt sind, ihre Lebensdau r in d ■ 
betreff nd n Abschnltt ab, was Nacht lie mit sich bringt. _ ^ _ 
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V rschi d n Gegenmafinahn* n wurd n zur Ob rwindung der gonann- 
t n Nacht il b i d r Dampf^hasenoxidation ergriffen. Ein 9 der 
bekanntesten Methoden besteht in der Y erkleinerung des Durch- 
messers der katalysatorgeflillten ROhre, um so die Warmeablei- 
tung je Volumeneinheit des Katalysators 2U erhfihen. Diese 
Methode hat ^edoch Mangel, weil die Anzahl katalysatorgeftillter 
ROhren hSher wird und die Fertigung&osten des Reaktors steigen. 
Auflerdem dauert das Ftlllen und Entleeren des Katalysators iange. 

Nach anderen, bisher vorgeschlagenen, besseren Methoden, wird 
die Katalysatorschicht durch eine trage Substanz verdlinnt, oder 
- wie io veroffentlichten und ungepriiften japanischen Patent- 
antrag Nr. 85485/1973 offeagelegt - die Biidung von HeiSpunkten 
durch einen geschlossenen Hohlraum enthaltenden zylindrischen 
Korper v^rringert, der in die Mitte in den Querschnitt 

einer katalysatorgeflillten Rohre eingefxihrt wird, und zwar 
ganz oder teilweise in Axialrichtung der Rohre, wodurch ein Raum 
entsteht,. wo sich kein Katalysator befindet und kein 

Reaktionsgemisch durchgelasaen wird. Diese Methode ist jedoch in- 
sofern unzulftnglich, als die Kosten zwangslSufig um den Preis 
des im wesentlichen tragen Materials steigen. Ein weiterer Nach- 
teil besteht darin, daB die RUckgewinnung brauchbarer Metall- 
bestandtelle aus dem Katalysator, nachdem er verbraucht ist und 
aus dem Reaktor entf ernt wird, sehr mUhsam ist und den Wirkungs- 
grad der RQckgewinnung schmSlert. 

Nach einem welteren, wirksamen Verfahren wird der Temper a turan- 
stieg der HeiBpunkte unterdrlickt , indem man die Aktivit&t des 
Katalysators vom Eintritt bis zum Austritt aus der ReaktionsrBh- 
re allmfihlich steigert. Dieses Verfahren erfordert Jedoch min- 
de-atens zwei Katalysatorarten unterschiedlicher Aktivitftt, und 
es konnen keine optimalen Reaktionstemperaturen fur die Jeweili- 
gen, den einzelnen Schichten aufgegebenen Katalysatoren gewfihlt 
warden. Venn diese Katalysatoren unterschiedllche Grade der Al- 
teraverfinderung in ihrer katalytischen Aktivit&t aufweisen, 
wird die Steuerung und das Beibehalten der optimalen Reaktions- 
temperaturen w iterhin rschwert und flilirt zwangsl&uf ig zu in r 
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geringeren Gesamtausbeute di ser angestrebten Produkte. 

Ein weiteres, virksames Verfahren wird in der Offenlegung des 
US-Patents Nr. 3 147 084 und in der deutschen Veroff entlichung 
der Patentoffenlegung Nr. 2 513 405 vorgestellt, wonach der 
Mantel eines Wgtrmeaustauschreaktors mit Rohrensystem vollstandig 
durch eine Abschirmplatte in zwei Aufgabezonen fur Warmeablei- 
xungsmedium unterteilt ist und die Reaktion ablauft, wShrend das 
Warmeableitungsmedixun mit unterschiedlichen Temperaturen in jeder 
der beiden Zonen umlauft. Bei diesem Verfahren ist es jedoch selir 
schwierig, bis zu mehreren Tausend Reaktionsrohren durch eine per- 
forierte Platte zu flihren, wie sie als Abschirmplatte im Reaktor 
verwendet wird; -auSerdem tritt an denjenigen Abschnltten zwisch n 
der perforierten Platte und den Reaktionsrohren, die von der 
WSraeausdehnung der R8hren betroffen werden, infolge des Puisie- 
rens des Wfirzaeableitungsmediums Abrieb auf, der zu Korrosion und 
Zerstorung fiihrt, wenn die Reaktionsrohren und die perforierte 
Platte nicht ane inande r s chwelst sind oder der Durchmesser d r 
Reaktionsrohren nicht erweitert wurde. Mit der genannten Fertigung 
sind Jedoch miihsame Arbeiten** verbunden, etwa genaue Perforierung. 
Schveifiung und IX*rchmes3ererweiterun£ an mehreren tausend Ab- 
schnitten . 

Oaher ist es das Ziel dieser Erfindung, ein besseres Verfahren 
der katalytischen Danpfphasenoxidation und einen entsprechenden 
Reaktor bereitzustellen. 

WeiteresZii dieser Erfindung ist die Bereitstellung eines Verfah- 
rens zur katalytischen Dampfphasenoxidation, wobei ein Katalysator 
in optimalen Reaktionsbedingungen gehalten wird sovie eines ent- 
sprechenden ^pparats. 

Weiteres Ziel der Erfindung ist die Bereitstellung eines WSrare- 
austauschreaktors ait R5hrensy stem , der in der Lage ist, die Bll- 
dung von HeiBpunkten zu senken, sovie eines Verfahrens zxm Ein- 
satz dieses Reaktors. 

- 5 - 
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Di s Zlel d r Erfindung lassen sich durch in Verfahren der 
katalytischen Dampfpha s enoxi da t i cr> erreichen, zu dem folgendes 
geh5rt: Einsatz eines Festbett-W&rmeaustauschreaktors mit Mantel 
und RShren, bei dem eln Btindel aus zahlreichen RtShren mit min- 
destens einer Art Oxidationskatalysator gefUllt und in einem Man- 
tel angeordnet wird und diese RShren durch die Offhungen min- 
destens einer perforierten Abschirmplatte gefiihrt werden, um den 
Mantel in mindestens zwei Auf gabe zonen ftir WSrmeableitungsmedium 
zu unterteilen, und zwar so, dafl jede der durch die perforierte 
Abschirmplatte geftfhrte RShre nicht in direkte Beriihrung mit der 
Abschirmplatte komrat; vielmehr liegt zwischen der AuBenfl&che 
der Rohren und der Innenkante der Offhungen ein Abstand von 0,2 
bis 5 mm, durch den das Einsatzgas den Reaktorrohren zugeftthrt 
wird und die exotherme katalytische Dampfphasenoxidation abl&uft, 
wobei die Tempera turen des WMrmeableitungsmediums in beiden 
Zonen, die vonel n a n der durch die Abschirmplatte getrennt sind, 
so gesteuert werden, daB der Temperaturunterschied zwischen den 
Zonen in einem Bereich von 0 - 100° C gehalten tfrd. 

Zur Erzielung einer hohen Ausbeute wurde in der Vergangenheit 
ein verbesserter Reaktor flir unterschiedliche Reaktionstempera- 
turen entsprechend den Reaktionsstuf en vorgestellt. (veroffent- 
lichter, ungeprufter japanischer Patentantrag Nr. 80473/1973). 
Allerdings geschieht die Temperaturkontrolle nach der Beschrei- 
bung im Patentantrag 80473/1973 dergestalt, daB die Reaktion 
langsam durch die Anordnung eines Steuerelements im Umlaufsystem 
des Warmeableitungsmediums ablauft; es 1st somit schwierig, fast 
abgeschirnte Reaktionstemperatua^ ei zu schaffen, wie es bei vor- 
liegender Erfindung der Fall ist. Beim vorgenannten Verfahren 
wird vielmehr die Schaffung von Reaktionszonen vorgeschlagen, 
in denen die WSrmeableitungsmedien vollstfindig voneinander ge- 
trennt sind, um auf diese Weise gegeneinander abgeschirmte Re- 
aktionstemperaturzonen zu schaffen. Es dilrfte somit klar sein, 
daB sich die vorliegende< Erfindung auf einen einfachen und wirt- 
schaftlichen Reaktor neuartiger Beschaff enheit bezieht und nicht 
auf einen h rkommlichen Reaktor. 

- 6 - 
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Dor im Rahaon des Verfahrens nach di ser Erflndung spezifizierte 
Reaktor hat den Vorzug, dafi seine Bauart einfach 1st, was di 
Fertigung vereinfacht und die Fertigungskosten senkt. Auflerd m 
besteht eln la welteren beschrlebenes Merkmal darin, dafi keine 
wesentliche Wttrmeverformung auftritt. Der Einsatz dieses Reaktorss 
zur katalytischen Damp fphasenoxidat ion ermBglicht die Steuerung 
der Temperatur des warmeableitungsmediums im Bereich der Kataly- 
satorschicht, wo die W&naeentwlcklung am starksten 1st, auf eln 
niedrigeres Niveau als die Temperatur des warmeableitungsmediums 
in anderen Berelchen, wodurch die Varmeabgabe an den He ifl punk ten 
verringert wird. Hierdurch kann die Umwa^dlungsleistung des in 
der nachfolgenden Zone zu oxidierenden Elnsatzgases im wesent- 
lichen auf 100 % gesteigert werden, was die optimale Ausnutzung 
des Katalysators erlaubt. Vor allem reduziert der Einsatz des 
Reaktors nach dieser Erflndung fur die katalytische Dampfphas n- 
oxidation mit in Sequenzen ablaufender Reaktion Jede nutzlose 
Verbrennung, die durch liber oxidation an den Heifipunkten hervor- 
gerufen wird, und garantiert somlt eine hShere Ausbeute an er« 
wiinschten Produkten bei gleichzeitiger Steigerung der Konzen- 
tration des Ausgangsmaterials im Vergleich zur herkommlichen 
katalytischen Dampfphasenreaktion. Die Reaktion, bei der es fUr 
Jede Reaktionsstuf e verschiedene Katalysatoren und Reaktions- 
temperaturen gibt und bei der folglich bisher zwei Oder nehr 
Reaktoren erforderlich waren, kann durch das Verfahren nach 
dieser Erflndung in einem elnzigen Reaktor durchgefilhrt werden. 
Die Erflndung haVauBerdem den Vorzug, dafl die Lebensdauer des 
Katalysators in ersteunlichem MaBe verlfingert wird. 

Die Erflndung 1st am ehesten in Verbindung mit den beigefugten 
Zeichnungen verstandlich. Darauf 1st: 

Abb. 1 der Langsschnitt durch einen Reaktor zur Durchfuhrung der 
Reaktionnach der Erflndung; 

Abb, 2 der Querschnitt eines Details entlang der Gerade II-II 
von Abb . 1 ; 

- 7 - 
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Abb. 3 der Qu rschnitt in s Tells d a Montageabschnitts der 
Abachiraplatt© in einer weiteren AusfUhrungsform dieser Erfin- 
dung; 

Abb. 4 dar Querschnitt eines Tells des Montageabschnitts der 
Abschinaplatte in einer dritten AusftUirungsf orm der Erfindung; 
und 

Abb. 5 der Querschnitt eines Tells des Montageabschnitts der 
Abschirmplatte in einer vierten AusfUhrungsform der Erfindung. 

Abb. 1 zeigt das Beispiel eines Festbett-WSnneaustauschreaktors 

(I) mit Mantel und Rohren, dessen Mantel (2) in seinem Innern 
zahlreiche (z.B. mehrere 100 bis mehrere 1000 oder mehr) Reak- 
tionsrohren enthfilt, deren Durchmesser etwa 5 - 50 mm betrMgt 
und die parallel zur Achse des Mantels (2) montiert sind. Jede 
ReaktionsrShre (3) ist mit Ihrem oberen und unteren Ende Jewells 
an eine Offnung in den RShreniplatten (4) bzw. (5) montiert und 
hieran mit Hilfe der Durchmesserausdehnung und SchweiBung be- 
festigt. Am tmteren Abschnitt der Reaktionsrohren sind ein 
Maschendrabtsieb (6) zum Schutz vor dem Herabf alien des Kataly- 
sators sowie eine perforierte Platte (7) durch Schweiflen oder 
Shnliches an den Mantel (2) befestigt. Der Mantel (2) ist oben 
und unten mit einer oberen Kappe (8) bzw. unteren Kappe (9) 
versehen, die durch Schweiflen oder Shnliches befestigt sind. Das 
Innere des Kantels (2) ist in mindestens zwei Zonen (A und B) 
fiir das warmeableitungsmedium unterteilt, und zwar durch die Mon- 
tage mindestens einer perforierten Platte (10) in der gewUnschten 
Position; durch die Cffnungen (11) der Platte werden die Reakti- 
onsrohren (3) hindurchgefUhrt. Wie auf Abb. 1 und 2 gezeigt 
wird, berlihrt die perforierte Abschirmplatte (10) die durch sie 
hindurchftihrenden Reaktionsrohren (3) nlcht direkt. Die Aufien- 
flache der Reaktionsa^ohre (3) und die Innenkante der Offnungen 

(II) haben einen Abstand von 0,2 bis 5 mm voneinander. Das Vor- 
handensein dieses Abstands ist wichtig. Werden die Reaktions- 
rohren (3) und die Abschirmplatt (10) namlich geschlossen oder 
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ohn dazwisch nil eg nd Ltick angeordn t, kommen die R akxions- 
rBhren (3) uad die Abcchirsrplatte (10) in einen unerwtinschten 
Kcm&akt miteinander, so dafi es zu Abrieberscheinungen koamt, 
hervorgerufen durch die WSraeverfonaung der ReaktionsrOhren (3) 
oder der Abschlrmplatte (10) infolge dea Tempera turunterschieds 
zwischen den Zonen A und B oder aber durch h&ufige Erw&rmung 
oder AbkUhlung im Realrtor. AuBerdem 1st die He: stellung des 
Reaktors mOhsam und teuer, Auf der anderen Seite aber erschw ren 
zu breite Lticken die Tempera tursteue rung, da die Menge des sich 
zwischen den Zonen A und B bewegenden Warmeableitungsmediums 
zunlmmt. Nach unseren Erfahrungen 1st ein Abs~tand zwiscben der 
AuBenflache der Reakticnsrohre (3) und der Innenkante der Off nun- 
gen (11) in Abschirmplatte (10) zwischen 0,2 und 5 nan erforder- 
lich, bevorzugt jedoch 0,3 - 1 mm, wodurch eine zufriedenstellen- 
de Temperalnirsteuerung ohne nennenswerte Ubergange des Varmeab- 
leitungsmediums zwischen den Zonen A und Bmoglich 1st. 

Das WSraeableitungsraedium fiir den Warraeaus*fcausch wii*d an die 
AuBenseite (12) des Reaktionsrohrer.biindels (Mantelsei te) im 
Reaktor (1) he range fiihrt, urn die Reak-fcionsteinpera*tur in den Re- 
aktionsrohren kons*tant zu halt en; das Medium fUr den WSnaeaus- 
tausch wird liber eine Spiralpumpe oder Axialstrompumpe (13 und 

14) von den Eintrittsoffnungen (15 und 16) sowie durch die 
ringfSrmigen Zuleitungen (17 und 18) in die Zone A bzw. B einge- 
flihrt . Danach wird es durch die Ringleitaingen (19 und 20) sowie 
Uber die Austrittsoffnungen (21 bzw. 22) entleert und den ¥anne- 
austauschern (oder Erwarmungseinrichtungen) (25 und 26) zur 
KUhlung (oder ErwSrmung) zugeflihrt und danach wieder im Umlauf 
gebracht . 

Das Umlaufverfahren des Warmeableitxangsmediums 1st in keiner Veise 
auf die vorgenannte Art beschrank-t. Falls der Temper^rturunter- 
schied zwischen den Zonen A und B sehr grofl is*t, kann die Beibe- 
haltung und Steuerung der Reaktionstemperatur erleiclvter-t wer- 
den, indem man die seitlichen Stromungsriclrtungen des VTarme- 
ableitungsmediums an der Abschinnpla-trte (10) inander angleicht, 
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und zwar durch reini itung d s WSrmeableitungsmediums durch 
Austritt (22) in di Zone B, wogegen das WSrmeabl itungsmedium 
von Eintritt (15) In die Zone A geleitet wird. Es 1st auch m8g- 
llch, einen Str^mungssteuermechanismus in jedem der Umlautf- 
systeme vorzusehen und somit die Tempera tursteue rung in Jeder 
Temperaturzone zu erleichtern; dabei kann eine der Ktihleinrich- 
tungen (oder ErvSrmungse inr ichtungen ) (25 und 2<J eingespart wer- 
den, wenn vorher bekannt 1st, ob der Ablauf in den Zonen A bzw.B 
exotherm (oder endotherm) 1st, wenn die sich zwischen den Zonen 
A land B bewegende Menge Warmeableitungsmedium sowie die Umlauf- 
menge WSrmeableitungsmedium durch die Umlaufsysteme der Pumpen 
(13 und 14) vorher bekannt sind. 

Man kann mehr als eine Abschlrmplatte (10) einsetzen, falls eine 
strengere Eemperaturkontrolle ftir die Zonen A und B erforderlich 
ist. Hat der Reaktor einen groBen Ourchmesser und somit viele Re- 
aktionsrohren. wird empfohlen. die Stroimjuagsrichtung des VTSrsse-* 
abl e i tungsmediums durch Prallplatten (27) zu andern und damit d n 
Wirkdngggrad des W&rmeaustausch3 zu steigern. 

£s wird nindestens eine Katalysatorenart in Granulatform - etwa 
als Kiigelchen, Pellets oder unregelmflflig - in die ReaktionsrChre 
(3) gegeben und das Einsatzgas dem Reaktor (1) durch die Leitung 
(28) zugefuhrt; das Gas kommt mit dem Katalysator in der Reaktions 
r6hre (3) in Beriihrung und veranlaBt die Oxidationsreaktion . Zwi- 
schen der Reaktionswfirme , die sich wahrend der Reaktlon gebildet 
hat, und dem V&rmeableitungsaieditim findet ein Austausch statt, 
wodurch die Katalysatorschicht auf einer vorher- be stiaaten Tem- 
pera tur gehalten wird. Das Reaktionsgemisch mit den gewtinschten 
Produktcn wird durch die Leitung (29) dem Sammler, der RUckge- 
winnung und den Relnlgur gastufen zugefiihrt. Bel den vorgenannten 
Reaktlonsstufen kann das Ausgangsmaterlal von der anderen Seite 
durch Leitung (29) auf gegeben, durch die Reaktionsrohre (3) und 
anschlleflend durch die Leitung (28) abgegeben warden. 

Abbildung 3 zeigt eine weitere AusfUhrungsart der Erf indung , 
und zwar als Senkrechtschnltt durch in n Teil d r Abschlrmplatt 
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(30), wob i durch die an die ReaktionsrShren (33) befestigten 
ringf5rmigen Rippen (34) k in nennenswerter Ubergang des WMrme- 
ableitungaaediums zwischen den Zonen A und B stattfindet. Sie 
ist so konstruiert, dafl das warmeableitungsmedium Ubertreten 
kann, indem man den Abstand zwischen der Auflenwand der Reaktions- 
rohre (33) und der Innenkante der Offnungen (31) in der Abschirm- 
platte (30) auf 0,2 - 5 mm halt. Das Vorhandensein dieses Ab- 
stands ist wichtig, und falls Reaktionsrohre (33) und Abschirm- 
platte (30) zu stark gegeneinander abgeschlossen Oder aneinander 
befestigt sind, geraten beide Telle in einen unerwtlnschten Kon- 
takt miteinander, und es tritt Abrieb auf, wenn der Temperatur- 
unterschied zwischen den Zonen A und B groB ist oder haufig 
eine Erwarraung oder Abkiihlung im Reaktor stattfindet. AuBerd©a 
ist die Herstellung des Reaktcrs miihsam. Auf der anderen Seite 
ist es unnotig und nachteillg, einen UbermaBig breiten Spalt 
vorzusehen. Da der Abstand zwischen zwei benachbarten Reaktions- 
rohren is gewiShnlichen RShrensysteareaktor auf 6-30 mm fest- 
gesetzt ist, vird der Abstand zwischen Abschirmplatte und R - 
aktionsrShre dadurch zwanglSufig etngeschrfinkt . 

Die Rippe ist dergestalt an die Reaktionsrfihre befestigt, daB si© 
den genannten Abstand tiberdeckt, wie aus Abb. 3 hervorgeht. D r 
Abstand zwischen Rippe und Abschirmplatte ist auf 0,2 bis 5 mm 
festgesetzt 9 bevorzugt jedoch 0,3 bis 1 mm, wodurch kein nenn ns- 
werter Ubergang des WMrmeableitungsmediums zwischen den Zon n A 
und B stattfindet und die Temperatur fUr Jede der beiden Reakti- 
onstemperaturzonen zuf riedenstellend gesteuert werden kann. 

Die Rippe Vann parallel zur Abschirmplatte oder aber so an di 
Reaktionsrohre (43) befestigt werden, daB das obere Ende der 
Rippe (44) nach Abb* 4 nSLher an der Abschirmplatte liegt. Di 
Rippe (44) kann entweder Uber oder unter der Abschirmplatte (40) 
befestigt werden, oder die Rippen (54) konnen, wie in Abb, 5 g - 
zeigt, so an die Reaktionsrohre (53) befestigt werden, daB ai 
alternativ Uber bzw. unter der Abschirmplatte (50) angeordn t 
sind. Der vorgenannte Abstand von 0,2 bis 5 mm, bevorzugt J d ch 
0,3 bis 1 mm, wird bi« zu in m g wiss n Grad durch die Art d s 
ing s tzt n Warm abl itungomediuos b influflt. - 11 - 
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Wird In stark viskos s M dium, z.B. Schmelzsalz (in der Haupt- 
sach aus in in Gemisch von Kaliumnitrat und Natriumnitrit be- 
st ehend) verwendet, ist die Reaktionstemperatur hoch, und die 
Menge an durch den Spalt tibertretenden Warmeableitungsmediums 
kann gering sein, auch wenn der Abstand recht . breit ist. Bei 
der Verwendung anderer WSrmeableitungsmedien, etwa Pheny lather 
(z.B. "Dowtherm" ) und Polyphenyl (z.B. "Therm S"), wird dagegen 
empfohlen, den Abstand ein wenig enger zu wfihlen, und zwar auch 
fUr eine Reaktionstemperatur, die niedriger ist als bei Verwen- 
dung von Schmelzsalzen. 

Nach dieser Erfindung kSnnen aufler dem vorgenannten Medium 
auch heiBes 01, Naphtalin-Derivate (S.K. 01), Quecksilber und 
Bhnliches verwendet werden. 

Obwohl das Verfahren nach dieser Erf indung auf jede exotherm , 
katalytische Dampfphasencxidaticn an ga wan dt werden kann , eignet 
es sich dennoch vor allem ftlr die katalytische Dampfphasenoxi- 
dation von Kohlenwasserstoffen, einschl. verschiedener Herstel- 
lungsverihren wie: Oxidation von Naphtalin oder O-Xylon in Phtal- 
saureanhydrid, Oxidation von Benzol, Butyl en oder Butadlen in 
Maleinstiureanhydrid , Oxidation von Propylen in Acrolein oder 
Acryi«ure oder Oxidation von Aethylen in Aethylenoxid, Ammoxidati 
on von Propylen in Acrylnitril, Oxidation von Isobutylen in 
Hethacrolein oder Methacrylsfiure f Ammoxidation von Isobutylen 
in Methacrylnitril, Ammoxidation aromatischer Kohlenwasser- 
stoffe wie Toluol und Xylol in aromatische Nit rile wie Benzo- 
nitril und Phtalonitril, Oxidation von Naphtalin in Naphto-r 
chinon und Oxidation von Anthrazen in Anthrachinon . Bei dies n 
Reaktionen werden die Kohlenwasserstoffe und der Molekularsau r- 
stoff - falls erforderlich, neben einea Tr&ggas - dem Reaktor 
zugefilhrt und in das gewUnschte Produkt oxidiert. 

Die katalytische Oampfphasenoxidation lftBt sich somit auBerord nt 
lich leicht mit dem nach dieser Erf indung spezif izierten Reaktor 
durchfllhren. Wie berelts erwMhnt, stellten wir aufgrund uns rer 
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Erfahrung n fest, daB der nach di ser Erfindung d finierte 
Reaktor sicli nicht nur b stens zur Durchftlhrung d r Oxidation in 
Sequenzen eigne t, sondern dafl ein bis maximal 100°C betragender 
Tempera turunterschied zwischen dem Warmeableitungsmedium in jeder 
einzelnen Zone eingestellt werden kann. Der Temperaturunterschied 
zwischen dem Warmeableitungsmedium in den einzelnen Zonen betragt 
also zwischen 0 - 100° C, bevorzugt aber 0 - 80° C. Was die Not- 
wendigkeit des vorgenannten Temperaturunterschieds von 0° C anbe- 
langt, so gibt es den Fall, daS zwei oder mehr nacheinander ab- 
laufende Reaktionen, deren Reaktionswarme jeweils sehr unter-r 
schiedlich ist t sehr gut bei fast identischer Tempera tur ablau- 
fen konnen, indem man lediglich die Durchfluflleistungen der Warme- 
ableitungsmedien in jeder einzelnen Zone des Reaktors nach die- 
ser Erfindung steuert. Dies bedeutet ferner, dafl zu Beginn der 
Reaktion - selbst dann, wenn mehrere 'zig Grad Celsius Tempera tur- 
unterschied erforderlich sind - die Aktivitat des Katalysators 
sich im Laufe der Zeit aiimabl ich verandert una der Temperatur- 
unterschied zwischen den beiden Z Q nen abnimmt, bis daB es schlieB- 
lich manchmal zu einer Umkehrung kommt. 

Bei der Erzeugung von Phtalsaureanhydrid aus O-Xylol oder Naphta- 
lin zum Beioplel, wo zwei Reaktionstemperatursonen A und B ange- 
wendet werden, wird eine Tempera tur zwischen 300 und 400° C in 
der ersten Stufe und eine Temperatur zwischen 350 und 450° C in 
der nachfolgenden Stufe angewandt, so dafl der Tempera turunter- 
schied zwischen 30 und 60° C gehalten werden muB, sofern ein 
Katalysator der gleichen Zusammensetzung verwendet wird. Dies r 
Forderung kann leicht entsprochen werden* Bei der Oxidation von 
Benzol, Butylen oder Butadien in Maleinsfiureanhydrid betragt - bei 
zwei Reaktionstemperaturzonen A und B - die Temperatur der rsten 
Stufe 320 - 400° C und diejenige der nachfolgenden Stufe 350 - 
450° C; der Temperaturunterschied muB zwischen 20 und 50° C ge- 
halten werden. Auch dieser Forderung kann ohne weiteres ent- 
sprochen werden. 
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Zufri d nst llend Erg bniss lass n sich auch erzi len, w nn 
das Verfahren nach dieser Erf indung mit zwei oder mehr verschie- 
denartig zusaamengesetzten Katalysatoren abl&uft, da dann die 
Reaktion bei Reaktionstemperaturen ablaufen kann, die dem Ver- 
halten der einzelnen Katalysatoren besser angepaflt sind, 

Charakteristischer fUr diese Erfindung 1st die Feststellung, daS 
das Verfahren nach der Erfindung auch fiir die katalytische Pha- 
senoxidation geeignet 1st, z.B. fttr eine vorauf gehende Oxidation 
von Propylen in Acrolein und eine nachfolgende Oxidation von 
Acrolein in Acrylsaure, wobei die Reaktionstemperatur in Jeder 
der Reaktionszonen um 50 bis 100° C auseinanderliegen kann. 

Beispiel 1: 

O-Xylol wurde katalytisch durch Luft in der Dampfphase in Phtal- 
saureanhydrid oxidiert , und zwar in einem vertikalen RBhrensyst a 
reaktor nach Abb* 1; in dem 24 Stahlrohren von 4 m L&nge, 25,0 mm 
llchtem . Burchmesser und 29,0 mm Auflendurchmesser montiert sind; 
eine Abschirmplatte 1st in halber HBfae des Reaktors montiert, 
und der Abstand zwischen den durch die Abschirmplatte gefUhrten 
Reaktionsrohren und der Abschirmplatte wurde auf etwa 0,6 mm ein- 
gestellt. Der bei dieser Oxidationsreaktion verwendete Katalysator 
wurde in Obereinstimmung mit der Beschreibung des Beispiel 1 im 
US-Patent 3 926 846 hergestellt und hatte folgende Zusammen- 
setzung: V 2 0^ : T10 2 = 2,1 : 97,9 auf Gewichtsbasis bzw. auf 
der Basis des Gesamtgewichts von V 2 0^ und Ti0 2 ; 0,49 Gewichts- 
prozent P 2°5* Gewichtsprozent K 2 0 und 0,25 Ge- 

wichtsprozent Nb 2 0^. Die Porositat des Katalysators wurde 
durch ein Quecksilberporosimeter gemessen, und das Porenvolumen 
der R»rendurchmesser von 0, 10-0,45 Micron betrug 86 % des ge- 
samten Porenvolumens mit Durchmessern unter 10 Mikron. 

Der auf diese Weise hergestellte Katalysator wurde mit 1.500 cm*' 
Je ReaktionsrOhre aufgegeben, d6 daB sich eine 3 m dicke Kataly- 
satorschicht ergab, wovon 1 m der Gesamtschicht sich in der 
Tempera tur zone der ersten Stufe (A) und die r stlich n 2 m sich 
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in d r Temperaturzon der zwelten Stufe (B) befanden. 

Wahrend der ersten Reaktionastuf e wurde die Schmelzsalztempera- 
tur an der Mantelseite des Reaktors auf 355° C in Temperaturzone 
A bzw. auf 375° C in Temperaturzone B gehalten; die Roaktion to - 
gann bei einer Konzentration von 20 (1) Luft/O-Xylol (g) und 
einer Raumgeachwindigkeit (S.V.) von 4.000 Stunden " . Die 
Reaktion wurde anschlieBend ein Jahr lang fortgesetzt, wobei die 
Temjaratur in beiden Temper a turzonen A und B gesteuert wurde, so 
daB aich eine optimale Ausbeute an Phtalsaureanhydrid ergab. 
Die Ergebnisse werden in Tafel 1 gezeigt. Dort ist die Ausbeute 
an Phtalsaureanhydrid in Gewichtsprozent-Basis des eingesetzten 
O-Xylols ausgedrtickt. Die Gaskonzentration (G.C.) bezieht sich 
auf die Konzentration Luft (l)/0-Xylol (g). 



Tafel 1 



Abgelaufene 
Zeit 


Reaktionstem- 
peratur 

A B 


Raumge- 
schwin- 
digkelt 1 
(Stunde - ' ) 


Gaskon- 
zentra- 
tion 
(1/g) 


Ausbeute an 
Phtalsaure- 
anhydrid 
(Gew.-#) 


zu Beginn 


355 


375 


4.000 


20 


115,3 


nach 3 Monaten 


355 


375 


4.000 


20 


115,0 


nach 6 Monaten 


357 


375 


4.000 


20 


114,5 


nach 12 Monaten 


359 


375 


4.000 


20 


114,1 



Vergleichendes Beispiel 1 : 

Die Reaktion wurde Uber 12 Monate auf rechterhalten, wobei der 
gleiche Katalysator wie in Beispiel 1 und die gleiche Reaktor- 
groBe wie in Beispiel 1, ohne Abschirmplatte , eingesetzt wurden, 
so daB nur eine einzige Temperaturzone vorhanden war. Die Reakti- 
on sbedingungen und die Ergebnisse werden in Tafel 2 aufgeftlhrt. 
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Abgelaufene Z it 



zu Beginn 
nach 3 Monaten 
nach 6 Monaten 
nach 12 Monaten 



- 15 - 
Tafel 2 

Reakti nstera- Raumg - 
peratur, <"»C acnwin- 

dlgkeit . 
.-■ (Stunde" ' ) 

4.000 

4.000 

4.000 

4.000 
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370 
375 
381 
390 



Gaskon- 
zentra- 
tion 

20 
20 
20 
20 



Ausb ute an 
Pbtalsaure- 
anh^'drid 

(Gew.-*) 

112,8 
112,1 
110,4 
105,9 



Beispiel 2: 

Die Reaktion erstreckte sich ilber 12 Monate. Man setzte den 
gleichen Katalysator und den gleichen Reaktor wle fur Beispiel 1 
ein und erhShte die Gaskonzentration auf 16 (i) Luft/'O-Xylol (g) 
Die Reaktionsbedingungen sowie die Ergebnisse werden in Tafel 3 
gezelgt. 



Tafel 3 



ibgelaufene Zeit 



zu Beginn 
nach 3 Monaten 
nach 6 Monaten 
nach 12 Monaten 



Reaktionstem- Raumge- 
schwin- 
digkeit_ 1 



peratur , °C 
A B 



360 380 

363 380 

365 383 

368 389 



(Stunde* 



4.000 
4.000 
4.000 
4.000 



Gaskon- Ausbeute an 
zentra- Phtalsaure- 



tlon 

1 



lb 
16 
16 
16 



anhydrid 
(Gew.-S) 

114,5 

113,9 

113,5 

113,0 



Vergleichendes Beispiel 2: 

Die Reaktion erstreckte sich Uber drei Monate, wobei die Gaskon- 
zentration lm vergleichenden Beispiel 1 auf 16 (1) Luft/O-Xylol 
(g) erhSht wurde. Die Reaktionsbedingungen sowie die Ergebnisse 
gehen aus Tafel 4 hervor. 



Abgelaufene Zeit 



zu Beginn 
nach 3 Monaten 



Tafel 4 

Reaktionstem- Raumge- Gaskon- Ausbeute an 

peratur, °C schwin- zentra- Phtalsaure- 

digkeit .. tion anhydrid 
(Stunde" 1 ) (l/g) (Cew.-*) 

380 4.000 16 104,1 

407 4.000 16 97,7 
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Beispi 1 3: 

PhtalsSureanhydrid wurde nach desa Verfahren des Beispiels 1 und 
unter Einsatz von zwei Katalysatorarten erzeugt. Die Kataly- 
satoren wurden nach den Beschreibungen von Beispiel 1 des US- 
Patents 4 046 780 hergestellt. Der Katalysator fUr die erste Stufe 
wurde ait einer katalytisch aktiven Substanz f olgender Zusamm n- 
setzung hergestellt: 

V 2 0 5 : Ti0 2 : Nb 2 0 5 : P 2 0 5 : K 2 0 : Na 2 Q = 2 : 98 : 0,25 : 1,02: 
0,15 : 0,1 (Gewichtsbasis) . Die Porenverteilung des Katalysators 
wurde durch ein - Quecksilber-Porosimeter gemessen. Das Porenvo- 
lumen der Porendurchmesser von 0,15 bis 0,45 Mikron belief sich 
auf 88 96 des gesamten Po r en vo lumens der Poren mit ein em Burch- 
messer unter 10 Mikron; dies wird im weiteren als 88 % Porenvo- 
lumen von 0,15 - 0,45 Mikron bezeichnet. Der Katalysator wurde 
in der ersten Stufe eingesetzt. 

Dann wurde ein weiterer Katalysator fUr die nachfolgende Stufe 
mit einer katalytisch aktiven Substanz folgender Zusammensetzung 
hergestellt: 

V~0- t TIO^ • Nb^O,- s P^O^ : : Na^O = 2 : 33 : 0.25 : 1,3 : 

0,15 : 0,1 (Gewichtsgrundlage) ; 87 % des Porenvo lumens betrug 
0,15 - 0,45 Mikron. 

Diese Katalysatoren wurden in die Reaktionsrohren des gleichen 
Reaktors wie in Beispiel 1 wie folgt eingesetzt: der Katalysator 
der zweiten Stufe wurde auf 1,5 m Lange in der Temperaturzone B 
und der Katalysator der ersten Stufe auf 1,5 m L&nge in der 
Temperaturzone A eingesetzt. Dann lief die Reaktion ab. 
Die Reaktionsbedingungen und Ergebnlsse gehen aus Tafel 5 hervor. 

Tafel 5 



Abgelaufene Zeit 


Reaktionstem- 
peratur, °C 

A B 


Raumge- 
schwin- 
digkeit ^ 
(Stunde" 1 ) 


Gaskon- 
zentra- 
tior? 

(Vk> 


Ausbeute an 
Fhtalsaure- 
anhydrid 
(Gew.-*) 


zu Beginn 


360 


375 


3.500 


16,6 


117,2 


nach 3 Monaten 


365 


375 


3.500 


16,6 


117,0 


nach 6 Monaten 


370 


375 


3.500 


16,6 


116,9 
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B ispi 1 4: 

Mai insSureanhydrid wurd aus Benzol im gleichen Reaktor wis nach 
Beispiel 1 erzeugt. Der fUr diese Oxidation eingesetzte Kataly- 
sator wurde nach den Beschreibungen von Beispiel 1 im US-Patent 
4 036 780 hergestellt. Der entsprechende Katalysator bestand 
aus einer katalytisch aktiven Substanz folgender Zusammensetzung: 
V 2 0 5 : Mo0 3 : P 2 0 5 : Na 2 0 =1 : 0,40 : 0,015 : 0,06 (Molekular- 
verhfiltnis) . 

Dieser Katalysator wurde mit 1.500 cm 5 je Reaktionsrohre aufge- 
geben, so daB sich eine Katalysatorschicht von 3 m ergab. 

WShrend der ersten Reaktionsphase wurde die Temperatur in " 
Tempera turz one A auf 345° C und in Temperaturzone B auf 370° C 
gehalten; die Reaktion begann bei einer Gaskonzentration von 22 
(1) Luft/Benzol (g) und bei einer Rauiageschwindigkeit von 2.500 
Stunde" 1 (NTP). Die Reaktion wurde Uber 12 Monate fortgesetzt, 
wo bei die Temperaturen in den Zonen A und B gesteuert wurden, so 
daB sich eine optimale Ausbeute an Maleinsaureanhydrid ergab. 
Die Ergebnisse sind in Tafel 6 aufgefUhrt. 

Tafel 6 



AbgelauXene Zeit 



zu Beginn 
nach 3 Nonaten 
nach 6 Monaten 
nach 12 Monaten 



Reaktionstea- 
peratur , °C 

A B 

345 370 

347 370 

350 372 

355 375 



Raumge - Gaskon- 

schwin- z entra- 

dlgkeit * tion 

(Stunde" 1 ) (1/g) 

2.500 22 
2.500 22 
2.500 22 
2.500 22 



Ausbeute an 
Male insSure- 
anhydrid 

94 f 2 
92,8 
93,0 
92,7 



Vergleichendes Beispiel 3: 

Die Reaktion wurde mit dem gleichen Katalysator wie in Beispiel 4 
und mit einem Reaktor gleicher OrSBe wie in Beispiel 4 durchge- 
jfUhrt, worin keine Abschirmplatte montiert war, so daB es eine 
einzlge Temperaturzone unter den Reaktionsbedingungen nach 
Taf 1 7 gab. Di Erg bnisse geh n aus Taf 1 7 h rvor. 
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Taf 1 7 i 

Abgelauf n Z it R aktionstem- Raumge- Gaskon- Ausbeute an ?! 

peratur , °C schwin- zentra- MaleinsMure- |J 



digkeit 1 tion anhydrid 
(Stunde" ') (1/g) (Gew.-X) 



?! 



zu Beginn 370 2.500 22 93,2 

nach 3 Monaten 378 2.500 21 90,0 

nach 6 Monaten 385 2.500 22 85,3 

nach 1 2 Monaten 390 2 . 500 22 81,7 

Beispiel 5: 

Acrylsfitare wurde durch Oxidation von Propylen im gleichen Reaktor 
wie ftir Beispiel 1 hergestellt , mit der Ausnahme, daB die LSnge 
eines Reaktlonsrohrs 6 m betrug. Als Katalysatoren wurden ein- 
gesetzt: ein Katalysator ftir die erste Stufe zur Erzeugung von 
Acrolein aus Propylen, hergestellt nach den Beschreibungen in 
Beispiel 1 des US-Patents 3 825 600, auBerdem ein Katalysator ftir 
die zweite Stufe zur Oxidation des Acrolein in AcrylsSure, her- 
gestellt nach den Beschreibungen in Beispiel 1 von US-Fatent 
3 833 649. Der Katalysator der ersten Stufe war ein Oxidations- 
katalysator, der auBer Sauerstoff folgendes enthielt: Co^Fe^ 
Bi 1 W 2 Mo 1Q Si 1 3 5 Kq q6 im Atomverhfiltnis; der Katalysator der 
zweiten Stufe war ein auf einew TrSger auf gebrachter Oxidations^ 
katalysator mit folgender Metallzusammensetzung: Mo 12 V^ gCu 2 2 

Cr 0,6 W 2,4- 

ZunSLchst wurde der Katalysator der zweiten Stufe mit 1 . 250 cm^ 
je Reaktionsrohre in die Tempera turzone B aufgegeben, so daB sich 
eine SchichthShe von 2,5 m bildete. Danach wurde 250 cm^ kug 1- 
formlges Alundum auf 5 nun Durchmesser zur AbkUhlung des Reaktions- | 
gases dazugef tillt , und zwar so, daB die Oberkante mit der Ebene 
der Abschirmplatte abschloB. Danach wurde der Katalysator der 
ersten Stufe dartibergefttllt , so daB sich eine Schicht von 2,4 m 
Lfinge ergab. Uber den Katalysator der ersten Stufe wurde ein 
Gasgemlsch mit ejjier Reaktlonsgaszusammensetzung von 7,0 Vol-# 
Propylen, 12,6 Vol.-Jt Sauerstoff, 10,0 Vol.-Jfi Dampf und der Rest 
in haupts&chlich Stickstoff enthaltendem Tr&ggas geleltet, und 
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zwar mit in r Raumg schwindigk it (S.V.) yon 1.350 Stunde 
(NTP). Di R aktion wurd ing^leit t und die T mperatur wahrend 
des Anfangsstadiums der Reaktion in der Temperaturzone A auf 
320° C und in der Temperaturzone B auf 255° C gehalten. Die 
Reaktion wurde tiber 12 Monate fortgesetzt und die Temperatur in 
beiden Tempera turzonen , A und B, so gesteuert, dafl die optimale 
Ausbeute an Acrylsaure erzielt wurde. Die Ergebenisse gehen aus 
Tafel 8 hervor. 

Tatel 8 



Abgelaufene Zeit Reaktionstem- 

peratur, ° C 



B 



zu Beginn 
nacb. 3 Monaten 
nach 6 Monaten 
nach 12 Monaten 



320 
320 
320 
320 



255 
260 
266 
270 



Raumg e- Gaskon- 
geschwin- zentra- 
digkeit tion 
am (Moleku- 
ersten lar-#) 
Katalysator 
(Stunde -1 ) 



1.350 
1.350 
1.350 
1.350 



7 
7 
7 
7 



Ausbeut an 

Acrylsaure 

nach einem 

Durcbgang 

(Moleku- 

Iar-J6) 

86,5 
86,9 
87,5 
88,0 
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VERFAHREN ZUR KATALYTISCHEM DAMPFPHASENOXIDATION » 



MIT ENTSPRECHENDEM REAKTOR 



ZUSAMMEWFASSUNG PER OFFENLEGUNG 

Verfa'aren zur katalytischen Dampf phasenoxldation , unter Ein- 
satz eines Festbett-Warmeaustauschreaktors mit Mantel, in dem 
ein aus zahlreichen RShren bestehendes RBhrenbtlndel - mit we- 
nigstens einer Art Oxidationskatalysator gefiillt - in einem 
Mantel angeordnet 1st.. Diese R6hren verden durch die Of/nungen 
gefiihrt, die in wenigstens einer perforierten Abschirmplatte 
eingelassen sind, durch die das Innere des Mantels in mindestens 
zwei Aufgabezonen fUr das Warmeableitungsmedium dergestalt ge- 
teilt ist, da 8 die einzelnen. durch die perforierte Abschirm- 
platte gefUhrten RShren nicht direkt mit der Platte in Beriihrung 
kommen, sonde rn die Auflenwandung der Rohre und die Innenkant 
der (Jffnung einen Abstand von 0,2 bis 5 mm zueinander haben. 
Durch das Verfahren wird den Reaktorrobren Einsatzgas zugefiihrt, 
wobei die exotberme, katalytiscbe Dampf phasenoxldation ablauft 
und die Temperaturen filr das Warmeableitungsmedium in Jeder der 
Zonen so gesteuert wird, daB der Temperaterunterschied zvlschen 
den be i den Zonen zwischen 0 und 100° C gehelten verdea. kann- 
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